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I. Bevezetés 
A nukleáris üzemanyagciklusban számos 
radionuklid keletkezik, melyek egy része a 
radioaktív hulladékokban halmozódik fel. 
Fontos, hogy megfelelő mennyiségű és minőségű 
információt gyűjtsünk a hulladékok radiokémiai 
összetételéről. Azon kívül, hogy megfelelő 
hulladékkezelési technológiával kell 
rendelkeznünk, tisztában kell lennünk a 
hulladékok hosszútávú viselkedésével a tárolás, a 
hulladékkezelés alatt, valamint a lehetséges 
migrációval a nukleáris létesítmények 
környezetében. Atomreaktorokban gyakran 
keletkeznek olyan radionuklidok, melyek 
relatíve alacsony aktivitásúak és a legtöbbjük 
nem bocsát ki könnyen mérhető sugárzást. 
Ezeket a szakirodalomban nehezen mérhető 
nuklidoknak (difficult-to-measure nuclides 
(DMN)) nevezik. Pontos meghatározásuk nagy 
analitikai kihívás. Ilyen izotóp például a 135Cs, 
melynek analízisére eddig Magyarországon még 
nem és a világon is csak néhány laboratóriumban 
vállalkoztak. 
A 
135Cs meghatározására az irodalomban több  
lehetőséget találunk. A két legfontosabb és 
leggyakoribb módszer a radiokémiával 
kombinált neutronaktivációs analízis (NAA) és 
az induktív csatolású plazma tömegspektrometria 
(ICP-MS). Ahhoz, hogy mérhetővé lehessen 
tenni a 
135Cs izotópot, kémilag el kell választani 
a céziumot a mintamátrixtól és a zavaró 
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elemektől, mint a nátriumtól, káliumtól vagy 
báriumtól, mert ezek interferenciákat okoznak a 
mérésekben. Az előbbiek (Na, K) 
felaktiválódással a neutronaktivációs analízist, 
míg az utóbbi elem (Ba) a 135-ös tömegszám 
izobár interferenciájával az ICP-MS méréseket 
zavarja. A radiokémiai elválasztás a legtöbb 
esetben ammónium-molibdo-foszfáttal vagy 
valamilyen hexa-ciano-ferrát származékkal (pl. 
kálium-kobalt-hexaciano-ferrát) történik. 
Gyakran lehet olvasni arról is az irodalomban, 
hogy a mintát kémiailag elő kell készíteni. A 
minta típusától függően legtöbbször roncsolásról 
és mátrix eltávolításról írnak. A kémiailag 
elválasztott, tisztán céziumot tartalmazó 
oldatmintákat ICP-MS-sel mértük meg. A 
neutron aktivációs analízis általában további 
mérés előtti mintaelőkészítést igényel. 
II. A dolgozat célkitűzése 
A célom az volt, hogy módszert fejlesszek ki a 
135
Cs mint nehezen mérhető izotóp 
meghatározására radiometriai és nem 
radiometriai módszerekkel, elvégezzem a 
módszerek összehasonlító értékelését, és a 135Cs 
meghatározását atomerőművi primerköri hűtővíz 
és radioaktív hulladék mintákban. Olyan 
viszonylag egyszerű radiokémiai módszer 
kidolgozását tűztem ki célul, mellyel nukleáris 
mintákban, elsősorban radioaktív hulladékokban 
meg tudjuk határozni a 135Cs aktivitását a zavaró 
komponensek kémiai elválasztását követően 
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megfelelően érzékeny méréstechnika, 
nevezetesen az ICP-MS technika 
alkalmazásával. Mivel 135Cs-öt tartalmazó 
standard referenciaanyag nem szerezhető be, 
ezért a módszert egy nagy érzékenységű 
független analitikai módszer, a neutronaktivációs 
analízis segítségével kívántam validálni. Célul 
tűztem ki továbbá, hogy atomerőművi mintákban 
meghatározzam a 135Cs aktivitáskoncentrációját, 
a radiocézium izotópok arányát és ezek alapján 
következtetéseket vonjak le a nuklidok 
keletkezési körülményeiről (a neutronfluxus, az 
üzemanyag kiégési szintje). Célom volt még 
meghatározni a három cézium izotóp (134Cs, 
135Cs és 137Cs) aktivitáskoncentrációját nem csak 
bepárolt atomerőművi hulladék mintákban, 
hanem primerköri hűtővíz mintákban is, ezáltal 
olyan következtetéseket tudtam levonni, melyek 
hatással vannak aktivitásuk és arányuk 
alakulására. 
III. Alkalmazott módszerek 
A minta előkészítés során csapadékos és 
kationcserélő elválasztási módszereket 
alkalmaztam, hogy tiszta céziumot tartalmazó 
mintákat (frakciókat) kapjak. Mintáimat ICP-MS 
és NAA technikával mértem meg alapos kémiai 
minta előkészítést követően.  
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IV. Tézisek 
1. Sikerült adaptálnom és tesztelnem egy 
radiokémiai eljárást a cézium szelektív 
elválasztására atomerőművi 
hulladékmintákban. A folyamat a cézium 
ismételt megkötésén alapszik ammónium-
molibdo-foszfát (AMP) csapadékon és 
annak elválasztásán kationcserélő 
kromatográfiával. Kidolgoztam egy gyors és 
egyszerű eljárást az atomerőművi primer 
hűtővíz minták cézium tartalmának 
elválasztására, mely kis méretű kationcserés 
oszlopon való tisztításon alapszik. A két 
fajta feldolgozási módszerrel tiszta cézium 
frakciókat kaptam megfelelően nagy 
kitermeléssel (>50 %). 
2. Kidolgoztam egy 135Cs meghatározási 
eljárást k0-NAA módszerrel. A 
besugárzóhely neutron terének jellemzését 
(termikus és epitermikus fluxus becslése α 
korrekcióval) az irodalom alapján Au és Zr 
monitorok mérésével végeztem el. 
Kiszámoltam és alkalmaztam a k0 faktort 
135
Cs meghatározására. Megadtam a minták 
pontos 
135Cs koncentrációját és a kombinált 
standard bizonytalanságot a Kragten-féle 
spreadsheet módszer használatával. 
3. Kidolgoztam egy 135Cs meghatározási 
eljárást ICP-SFMS technikával. Segítségével 
meghatároztam az atomerőművi hulladék és 
hűtővíz  minták pontos 135Cs koncentrációit. 
A  kombinált standard bizonytalanság 
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kiszámolásához a Kragten-féle spreadsheet 
módszert használtam. 
4. A módszereket egymással összehasonlítva 
megállapítottam, hogy a 135Cs ICP-SFMS-
sel és NAA-val történő meghatározának 
eredményei egymással jól egyeznek. A 
hulladék minták 135Cs 
aktivitáskoncentrációja 0,5-5 Bq/L, míg 
tömeg- koncentrációja 20 és 120 ng/L 
tartományban váltakozott. A kombinált 
standard bizonytalanság (tipikusan 5-18 %) 
és a detektálási határok (tipikusan 10-
50 ng/L) a két módszernél közel azonosak. 
Az ICP-MS méréstechnika esetében a 
mintafeldolgozás valamivel egyszerűbb és a 
mérési kapacitás lényegesen nagyobb mint a 
k0-NAA esetében. A k0-NAA előnye a 
135
Cs 
izotóp egyértelmű azonosítása. 
5. Meghatároztam a 134Cs, 135Cs és 137Cs 
aktivitásokat atomerőművi mintákban 
gamma spektrométerrel illetve ICP-MS-sel. 
Kiszámoltam a minták keletkezési 
körülményeit jellemző kiégést vagy kort a 
134
Cs/
137Cs aktivitás arányokból, valamint a 
termikus neutronfluxust a 
137
Cs/
135Cs tömeg 
arányokból. A kidolgozott analitikai 
módszert alkalmaztam a paksi 
atomerőműből vett primer hűtővízminták és 
radioaktív hulladékok elemzésére valamint 
eredetének meghatározására. 
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V. Következtetések 
A 
135
Cs koncentrációjának ismerete nem 
közvetlenül dozimetriai, hanem atomerőművi 
hulladékok hosszútávú tárolása szempontjából 
fontos, mivel felezési ideje több mint két-millió 
év és magas hasadási hozammal rendelkező, 
tisztán béta-bomló izotóp. Meghatározása a 
minták megfelelő kémiai előkészítése nélkül 
nem lehetséges. Az általam kidolgozott 
módszerek relatíve gyors és megbízható 
eredményeket adnak ICP-SFMS technika 
alkalamzásával. A 134Cs, 135Cs és 137Cs 
aktivitások arányából a minták eredetére lehet 
következtetni. A kidolgozott analitikai módszer 
üzemviteli, üzembiztonsági szempontból is 
jelentős. Az elért eredmények a gyakorlatba 
(ipari alkalmazhatóság) is átültethetők lehetnek. 
VI. Közlemények 
A tézisek alapjául szolgáló irodalmi hivatkozások 
1. J. H. Chao, C. L. Tseng (1996) Determination of 
135
Cs by neutron activation analysis, Nucl. Instr. 
Meth. Phys. Res. A272: 275-279. 
2. J. Lehto, X. Hou (2011) Chemistry and Analysis of 
Radionuclides, Wiley, Weinheim, pp.94-98. 
3. Y. Hatsukawa, N. Shinohara, K. Hata, K. kobayashi, 
S. Motoishi, M. Tanase, T. Katoh, S. Nakamura, H. 
Harada (1999) Thermal neutron cross section and 
resonance integral of the reaction of 
135
Cs (n,) 
136
Cs: fundamental data for the transmutation of 
nuclear waste, J. Radioanal. Nucl. Chem. 239(3): 
455-458. 
 8 
4. F. De Corte, L. Moens, A. Simonits. A. de 
Wispelaere, J. Hoste (1979) Instantaneous -
determination without Cd-cover in the 1/E
1+
 
epithermal neutron spectrum, J. Radioanal. Chem. 
52: 295-304. 
5. F. De Corte, A. Simonits (2003) Recomended nuclear 
data for use in the k0 standardization of neutron 
activation analysis, At. Data. Nucl. Data. Tables 85: 
47-67. 
6. Frans De Corte (1987) The k0-standardization 
method: a move to the optimization of neutron 
activation analysis, Rijksuniversiteit Gent, PhD 
dissertation 
A dolgozat témájában megjelent saját közlemények 
7. P. Nagy, N. Vajda, I. Sziklai László, É. Kovács-
Széles, A. Simonits (2014) Determination of 135Cs in 
nuclear power plant wastes by ICP-MS and k0-NAA, 
J. Radioanal. Nucl. Chem. 300: 615-627. 
8. P. Nagy, N. Vajda, T. Pintér, K. Fél (2016) Activities 
of 
134
Cs, 
135
Cs and 
137
Cs in the primary coolant of 
VVER-440 reactors, J. Radioanal. Nucl. Chem. 307: 
1045-1053. 
A dolgozat témájához kapcsolódó konferencia előadások 
9. P. Nagy, N. Vajda, I. Sziklai-László, É. Kovács-
Széles: Determination of 135Cs in Coolant and Waste 
Samples, International Youth Nuclear Congress, 
06-12. July 2014, pp. 258-259, Burgos, Spain 
10. P. Nagy, N. Vajda, I. Sziklai-László, É. Kovács-
Széles, A. Simonits: Determination of 135Cs by 
radiochemical NAA and ICP-MS, 6
th
 International 
k0-Users’ Workshop, 22-27 September 2013, 
Budapest 
11. Nagy P., Vajda N., Sziklainé László I., Kovács-
Széles É., Simonits A.: 135Cs atomerőművi 
 9 
hűtővízben és radioaktív hulladékban, XII. MNT 
Nukleáris Technikai Szimpózium, 2013.12.05-06, 
Budapest 
12. P. Nagy, N. Vajda, I. Sziklai László, É. Kovács-
Széles, L. Lakosi: Determination of 135Cs in coolant 
and waste samples from a nuclear power plant. 
Radiobioassay and Radiochemical Measurements 
Conference, 21-25 October 2013, Rohnert Park, 
California, USA. 
13. P. Nagy, N. Vajda, I. Sziklai László, É. Kovács-
Széles, L. Lakosi: Determination of 135Cs in nuclear 
power plant wastes. Radiobioassay and 
Radiochemical Measurements Conference 29. 
October – 02. November 2012, Fort Collins, 
Colorado, USA 
14. Nagy P., Széles É., Katona R., Groska J., Pátzay Gy., 
Vajda N.: Atomerőművi hulladékokban lévő 
radioizotópok meghatározása. ELFT Sugárvédelmi 
Szakcsoport XXXV. Sugárvédelmi Továbbképző 
Tanfolyam, 2010 április 27-29, Hajdúszoboszló 
15. Nagy P., Vajda N., Sziklainé László I., Katona R., 
Lakosi L.: 
135Cs meghatározása atomerőművi 
hulladékokból Őszi Radiokémiai Napok 2011 
október 26-28. Sopron 
Egyéb a dolgozat témájához nem köthető közlemények: 
1) I. Almási, C.T. Nguyen, J. Zsigrai, L. Lakosi, P. 
Nagy, N. Buglyó, Cs. Pásztor, M. Beier: Fast 
verification of the enrichment of fresh VVER-440 fuel 
assemblies at a nuclear power plant, Proc. Symp. on 
Internatl. Safeguards: Preparing for Future 
Verification Challenges, IAEA, Vienna, 1-5 Nov. 
2010. IAEA-CN-184-285. 
2) I. Almási, Z. Hlavathy, C. T. Nguyen, P. Nagy, J. 
Zsigrai, L. Lakosi, N. Buglyó, M. Beier: Verification 
of the enrichment of fresh VVER-440 fuel assemblies 
 10 
at NPP Paks, ESARDA 33
rd
 Annual Meeting, May 
16-20, 2011, Budapest. JRC, EC, CD-ROM 
3) I. Almási, Z. Hlavathy, Tam C. Nguyen, P. Nagy, L. 
Lakosi, T. Parkó, I. Pós: Gamma spectrometry for 
burnup determination of spent fuel assemblies at the 
Paks NPP. Technical meeting on Hot Cell Post 
Irradiation Examination and Pool-side Inspection of 
Nuclear Fuel, IAEA, 23-27 May 2011, Smolenice, 
Slovakia. CD-ROM. 
4) L. Lakosi, C. Tam Nguyen, J. Bagi, I. Almási, Z. 
Hlavathy, P. Nagy: Taking Pu inventory of Pu-Be 
neutron sources by NDA methods in Hungary. 
ESARDA 33
rd
 Annual Meeting, May 16-20, 2011, 
Budapest. JRC, EC, CD-ROM. 
5) I. Almási, C. T. Nguyen, J. Zsigrai, L. Lakosi, Z. 
Hlavathy, P. Nagy: Verifying 
235
U enrichment and 
232
U content of fresh VVER-440 fuel assemblies. 
PHYTRA 2 – Second Internatl. Conf. Physics & 
Technology of Reactors and Applications. Fez, 
Morocco, Sep. 26-28, 2011, CD-ROM, GMTR, 
Rabat, Morocco (2011). 
6) I. Almási, Z. Hlavathy, C. T. Nguyen, P. Nagy, J. 
Zsigrai, L. Lakosi, N. Buglyó, M. Beier: Verification 
of the enrichment of fresh VVER-440 fuel assemblies 
at NPP Paks. ESARDA Bulletin 47, June 2012, pp. 
28-32. 
7) I. Almási, C. T. Nguyen, J. Zsigrai, L. Lakosi, Z. 
Hlavathy, P. Nagy, N. Buglyó: Verification of 235U 
enrichment of fresh VVER-440 fuel assemblies. Appl. 
Radiat. Isot. 70 (2012) 2403-2408. 
8) I. Almási, C. T. Nguyen, Z. Hlavathy, J. Zsigrai, L. 
Lakosi, P. Nagy: Burnup monitoring of spent fuel 
assemblies. Proc. 35
th
 Annual ESARDA Symp. 
International Safeguards, Proc. Bruges, Belgium, 27-
30 May, 2013. 
9) C. Tam Nguyen, I. Almási, Z. Hlavathy, J. Zsigrai, L. 
Lakosi, P. Nagy, T. Parkó, I. Pós: Monitoring burn-
up of spent fuel assemblies by gamma spectrometry. 
 11 
IEEE Transactions Nucl. Sci. 04/2013 60(2): 1107-
1110. 
10) I. Almási, C. T. Nguyen, Z. Hlavathy, J. Zsigrai, L. 
Lakosi, P. Nagy: Burnup monitoring of VVER-440 
spent fuel assemblies. ESARDA Bulletin 50, 
December 2013, pp.41-47. 
11) Nagy P., Osvay M., Vajda N.: Az ICRP ajánlásainak 
történeti áttekintése XXXVIII. Sugárvédelmi 
Továbbképző Tanfolyam, p. 47, 2013 április 23-25, 
Hajdúszoboszló. 
